rui/uL.£.u w t # u uu f 



BEST AVAILABLE COPY 

BUNDESREPUBLIK DEUTSCHLAND 





PrioritSitsbescheinigung liber die Einreichung 
einer Patentanmeldung 




Aktenzeichen: 
Anmeldetag: 
Anmelder/lnhaber: 
Bezeichnung: 



103 17 780.9 



16. April 2003 



Forschungszentrum Julich GmbH. 52428 Julich/DE 



Kathode fur eine Direkt-Methanol-Brennstoffzelle 
sowie Verfahren zum Betreiben derselben 



IPC: 



H 01 M 4/86 




Die angehefteten Stucke sind eine richtlge und genaue Wiedergabe der ur- 
sprunglichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 




l\/IQnchen, den 4. Juni 2004 
Deutsches Patent- und Markenamt 
Der President 

Im Auftrag 



Wehner 



Forschungszenfrum JQIich GmbH 
FT 1j2067yho-we 



15.04,2003 



. ■ ' ' Beschreibung 

Kathode fur eine Direkt -Methanol -Brennstoffzelle 
sowie Verfahren zum Betreiben derselben 

Die Erf indung betrifft eine Kathode fur eine Niedertera-' 
perafcur-Brennstof f zelle, insbesondere fiir eine Direkfc- 
Methanol-Brennatof f zelle, sowie ein- vorteilhaf tes Ver- 
fahren zum Betreiben deraelben^ 
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Bine.Niedertemperatiir-Breiinstoffzeile, .insbesondere ei- 
ne Polymer-El ektrolyt-Membran- (PEM-) Brennstoffzelle, 
besteht aus einer Anode und. einer Kathode-, die durch 
eine fQr lonen durchlaasige Polymer -Mentor an gefcrennt 
sind- Dieser Elektrolyt ist ca. 0,1 mm dick. Die gas- 
dichte Metnbran, die ffir Wasseretof f und Sauerstof f un- 
durcfaiassig ist, und auch -nlcht Blektronen lei tend ist, 
ist in der Regel fOr Protonen durchlassig. Die Kataly- 
satorschicht weist in der Regel Platin oder Platinle- 
gierungen aufv \ind wird als dtohe, katalytisch wirkende 
Schicht auf der Meiniaran angeordnet* Die Elektroden wei-. 
sen eine hdhe Poroaitat xind damit eine grofie Oberflache 
auf, .die- vorteilhaft fur die elektrochemischen Umset- 
zungen zur Verfiigung steht. Die elektronisch leitende 
Dif fusions Chi cht der Elektroden ist mit den Stromab-' 
nehmem verbuhden und grenzt direkt an die Katalysator- 
schicht an, tiber die sogenannten. bipolaren Platten we.r- 
den einerseits die Einzelzellen getrenht und anderseits 
die Betriebsmittel, Brennstbff und Oxidationsmittel, 
zugefuhrt. Mit Hilf e geeigneter- Verteilerstrukturen 
werden die Betriebsmittel regelmasig horaogen an die 
Elektroden heran gefiibrt . 
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Der der Anode zugefxihrte Wasserstof f setzt sich mit • ' 
Hilfe des. Katalyaators ,eIektrochemi3ch um. -Die dabei 
frel werdehden Elektronen galang.xx ^iber Stron^nehtne. 
an den ftuSeren Stmmkrel^lauf , wahrend die Protonen 
duxch die Elektrolytmeinbraii sur Kathode diffundieren " 
Dxe negativ geladenen Blektrolytionen lelten- das Proton 
welter, wpbei die lonen selber ort^fest bleiben. in dex 
Katalysatorechicht der Kajthode rekbmbinieren die Sau^ 
arstoffionen aus der Luft, die Elektxonen aus dein 
Strondcreislauf sowie die Protpnen aus der Mender an uad 
erzeugen unter warmee^twicklung Wasser.' Die Membran- auf ' 
der Anodenaeite ist regeltnafiig feucht zu haiten, wSh- . 
rend auf der 'Kathodenseif e das troduktwasser regelmafiig 
entfemt werden mtiss. 
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Bel den aus dem stand der Teehnik bekannten Kfiedertem- 
peratur-Brennstof f zellen tritt hfiuf ig- das Problem auf 
dass die DiffusioHBBchicht der Kathode durch pertneler- • 
tes Oder an der Kathode, erzeugtes Maaaer derart geffilit 
, 1st (Flooding), dase ein reibungeloser Saueratofftrane- 
. port bie an die Katalysatorschicht der Kathode nicht • 
mehr gegeben ist. Als Folge daraua werden diese Brena- 
stoff zellen regelmafiig mit einen hohen Uberschuss an 
Sauerstoff gefahren, um die vorgenannten Transporthem- 
muagen far den Sauerstoff zu verringem. 

Aufgabe und Iiftsujicr 

Die Aufgabe der Brfindung- ist es, eine Brennstoff zelle 
2u schaffen, bei der .die vozHenannte Massentransport - 
hemnuing und das Zulaufen der Kathode mit parmeiertem' 
und produziertem Wasaer (Flooding) regelmafiig verhiti- 



atum 16.04.03 10:08 FAXG3 Nr 651 160 von NVS:FAXG3.l0.0102/0 (Seite 6 von 14) 




Forschungs2Bnirum JOlich OmbH • , , 15.04^003 

PT 1 .2067yho-we • ' . 



.dert werden kann, • 

Die Aufgabe der Erf indung* wird geldst durch eine Breim- 
stof f zelle. Tolt der Ge&amtheit: an Mezrkmalen gem^ Hauqpc-- 
5 anspruch, sowie durch eiri Verfghren zmvx Betreiben die- 

ser Bremistof f zelle gemafi Kfebenazispruch . Vortiellhaftie 
Ausgestaltungen der Breimstof f zelle iind des Vei^fahrens 
finden sich in den jeweils darauf ruckbezogtoen Anspru-- 
clien, ' 

io . 

Gegenatand der Krf indung 

.Die der Erf indung zugrunde liegende idee basiert dar- 
auf, den an der Kathode notwendigen Sauerstoff nicht 
15 erst durch die porose Schicht (Dif fusionsschicht) der 

Kathode bis zur Katalysatorschicht zu fiihren, da sich 
di^se regelmafiig tnit Wasser zusetzt und eine Massen- 
transportheraniung verursacht. 

20 Zur lioaung dee Problems weist daher die erf indung$gema- 

l^e Brennstoff zelle eine Kathode auf ^ umfassend eine 
• . piffusionsschicht nilt einer darauf angeordneten Kataly- 
satorschicht, bei der die Dif fusionsschicht. direkt an 
die lonen leitende Blektrolyt-Meinbran angrenzt und- die 

25 dem freien Kathodenraum . zuge^^andte Seite der Katalysa- 

torschicht direkt Sauerstoff zugeftihrt werden kann. 

; Im Prinzip handelt es eich dabei um ein Vertauachen der 
bislang ilblicKen Anordnung der Schichten einer Kathode- 
30 innerhalb einer Brennstof fizelle , Da bei der erfihdungs- 

gemftSen Kathode in der* Dif fuaionaachicht neben dem 
Elektronentransport nun auch ein lonentransport statt- 
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findet, weist die Dif fusionsschicht eiri lonen leitendes- 
Material auf. Insbesondere weist sie einea tiolieiij Anteil- 
an einer lonomerpliase auf . 

5 ^ Bei der erf indungsgemafiQn Kathode "kann nur vorteilhaft 
der gasformige Sauerstoff, gegebenenfalla ufaer eine 
Verteiierstruktur, direkt bis an die Katalysatorschlcht 
gefuhirt warden. Die Protonen wandern von der Aiiode 
durch die Elektrolyt-Membran und weiter durch die eo-- 

10 ' wohl Elektronen als audh lonen leitende Dif fusions- 
schicht der Kathode bis zur Katalysatorschicht, wo die 
elektrochemische Umsetzung erfolgt. Die Elektronen. war- 
den Hber deh Stromleiter ebenfalls durch die Elektronen 
leitende Dif fusionsschicht der Kathode bis zur Kataly- 

15* ■ satorschicht transportiert . Die mit Wasser geftillte 

Diffusionsschicht (Flooding) bedeutet nun vorteilhaft 
keine ^Transport KeTmraing mehr £<lr den Saueratoff . Gleich- 
zeitig kann das Wasser, welches an- der K^ital^sator- 
schicht erzeugt wird, leichc in den freien Kathodemraiim 

20 abgeleitet werden und muss nicht mehr, wie beim Stand 

der Technik vorgesehen, zunachst durqh die Diffusions- 
schicht wandern. 

Die erfindungsgemafie Brennstof f zelle bzw. das Verfahren. 
25' zum Betreiben einer solchen weisen die folgenden Vor- 

. teile gegeniiber dem Stand der Technik auf: 

• Die Katalysatorachicht kann auf einfache Weise ohne 
; weitere Stof f traneporthemmungen ttiit Sauerstof f ver- 
sorgt werden. 

30 • Dae an der Katalysatorschicht gebildete Wasser kann 

zusammen mit dem pertneierten Wasser leichter aus dem 
Kathodenraura ausgetragen werden, da es direkt in den 
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freien. Kafchoden±aum. abfliefien kann -iond nicht erst 
durch ein poroses Material, wandfern.' tnues . 
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Speziel ler Beschreibuncrsteil 

Naqhf qlgend wird der Gegenstand der Erf indiing aiihand 
von zwei Piguren tind einem. Ausfiihrungsbaispiel n^heir 
erlautert, ohne dass der. Gegenstand der Brfindung da- 
durcfh beschrankt wird. 

Lagende. zu den Figureii: 

• r . 

1 lonen leitende Elektrolytmembran 

2 Anode : 

2a elektrisch leitende Dif fusionaschicht 
ab Katalysatprschicht 

2c freier Anodenraum, ggfs. mit Verteilerstruk- 
cur 

3 Kathode: 

3^ elektrisch leitende Dif f usionsschicht 
3b- Katalysatorschicht 

3c freier Kathodenraum, ggfs. mit .Verteiler- ' 
struktur . , 

'4 ' Stromabnehraer 



•Figur l .zeigt den . schematiscben Aufbau einer Brenn- • 
. stoffzelle gemafi dem Stand der Technik,- bei dem die itei- 
talysatorsqhicht der Kathode direkt an die Elektrolyt- 
30 . Membraii grenzt . 



)atum 16.04.03 10:08 FAXG3 Nr 651 160 von NVS:FAXG3.I0.01 02/0 (Seite 9 von 14) 



FT 1 .2067/ho-we ..... *^ 



Deingegen-uber zeigt die Figur 2 eine erf indiingsgetnaSe * ' 
Ausfuhrungsform einer Brennstof f zelle tnit einer Ka.thode 
3/ dessen Dif fusionsschicht: 3a direkt an die Elektxo- 
lyt-Meinbran 1 angrenzt \and die Katalysatorschicht 3b 
5 zum freien Kathodenraum 3c weist. 
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P a t e n t'a n s p r '(i c h e 

Niedez-temperatxix'-Bzreniiatof f zelle mit einer Anode, 
einer Kathode aowie einer dazwischen angeordneten 
Eloktrolytmerabranv wobei die Kathode eine biffusi- 
onsschicht und eine darauf angeordnete Katalysator- 
echicht aufweist, * 

dadurch .g e kenn z e 1 chne t , d'ass 

die Dif fusionsschi'cht der Kathode direlct an. die 

Elektxolyt-Menibran angrenzt. 
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■l 

2, Niedertemperatur-Brenixstof f zelle -nach Ansparueli l, 
bei dear die Katalyeatorschicht dear Kathode direkf 
an dan freien Kathbdenraum ahgrenzt, ' 

15 3. Niedertertiperatiir-Brennstoff zelle nach Anspiruch 1 - 

bis 2, bei der die Dif fusionsschicht der Kathode 
lonen leitendes, insbeeondere Pxotonen leitendes 
Material aufweist. 

20 Verfahren zum Betre'ib^n einer Niedertemper.atur- 

Brennstoff zelle mit einer Anode, einer Kathode so- 
wie einer dazwischen angeordneten Blektrolytmenib- 
.ran, wobei die Kathode eine Dif fusionsschicht und 
eine darauf angeordnete Katalysatorschicht umf^sst, 
25 . mit'denSchritten- 

- die auf der Anodenseite erzeugten Protonen wan- 
dem durch die Elektrolytmenibran und durch die 
Dif fusionsschicht der Kathode bis zur Katalysa- 
torschicht, 

30 - Sauerscoff wird Ober' den freien Kathodenraum di- 

rekt bis an die Katalysatorschicht gefilhrt. 
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5. Verfahiren nach iUispruch 4, bei dem als Brennstoff 
Methanol oder eine Methanol -Wassermischung einge- 
set:zt: wird; 

6. Verf^uren nach einem der Ansprtlche 4 bis 5, bei dem 
• der Sauersfcof f ala reiner Saue.rstof f oder- als Luf t- 

aaueretoff . zugefiihxt ' wizrd. . \ 

10 7. verfahren naeh einem der Anaprdche 4 bis 6. bei dem 

das. an del: Katalysatorschicht der Kathode erzeugte 
Wasser direkt in den freien Kathodenraum abgefOhrt 
wird. • ■ 



/ 



' ■ . ! 
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Zuaammenfaseung 
Kathode fur eine Direkt -Methanol -Breianstoffzelle . 
sowie Verf ahren zum Batreiben derselben- 

Bei den aus dem Stand der Technik bekannten Niedertem- 
peratur-Brennetoffzelleii tritt haufig das Problem auf, ' 
dass die D±f f usionsschicht der Kathode durch peimeier- 
tes Oder an der Kathode erzeugtes Waeeer derart gefQllt 
ist, dass Bin reifaungsloser Saueretof ftrahaport bis an 
die' Katalyaatorachicht der Kathode nicht mehr gegeben 
ist. Als.Folge daraus werden diese Brennstof f zeljen re- 
geltnafiig mit .einen hohen Uberachusa an Saueratoff ge- 
fahren^ urn die vorgenannten Transporthemtnungea fftr den'. 
Saueratoff zu verringem. 




Die erfindungsgenAfie Brennatof f zelle lost dieses Prob- 
IS lem. indam sie die Diff usionsschicht \and die Katalyea- 

torschicht der Kathode in ihrer Anordnung vertauscht. 
. Dabe.i grenzt die Diff usionsschicht , die n\in auch lonen 
lei tend ausgefOhrt ist, direkt an die Elektrolytmembran 
an. .Die auf den freiea Kathodenraum ausgerichtete Kata- 
.20 . lysatorschicht karni so vorteilhaft direkt mit d^ zuge- 
. . . • fahrteii Sauerstbff ohne waiters Transportheramungen rea- 
gieren. 

Als weiterer Vorteil laest sich das an der Katalysator- 
. . schicht der Kathode erzeugte und/oder durch die Elekt- 

25 . rolyt-Membran i«id die Diffusions schicht permeiexte Was- 

eer leicht Ober den freien Kathodenrautn abfCihren. 
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